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 CO2 concentration in atmosphere reached 400ppm in 2015. Meanwhile, increase of pollutants such as 
PM2.5 in ambient air causes insufficient ventilation. Under these circumstances, it is concerned that 
increase in indoor CO2 concentration results in a low intellectual productivity, so CO2 removal of indoor 
air is also required. Thus, removal of low concentration CO2 becomes a key technique as well as CO2 
separation and recovery called CCUS. In this study, a thermal swing continuous rotary regenerative 
honeycomb CO2 adsorber was applied for CO2 separation and recovery concentrator and removal of low 
concentration CO2. 13X type zeolite was suitable for adsorption of relatively high concentration CO2. We 
investigated the relationship between CO2 capture performance of honeycomb rotor and CO2 equilibrium 
adsorption amount between 25°C and 180°C, namely, the effective CO2 adsorption amount Δq. Next, 
aiming at putting into practice, a CO2 removal and recovery test was performed by changing feed gas 
conditions such as humidity (dew point), temperature, and CO2 concentration, or by changing regeneration 
temperature as a primary operating variable. On the other hand, removal of low concentration CO2 by 
thermally regenerative K2CO3 / Na2CO3 honeycomb has been investigated. As a result, KHCO3-AC 
honeycomb was expected to be favorable for CO2 removal. 
 
1．緒言 





























測定して吸着量を求めた．良好な CO2吸着特性を示した 13X, Li-LSXおよび Na-LSX型ゼオライ
トをハニカムロータ化の候補として選定し，ハニカムコアの 25℃と 180℃における CO2吸着等温
線を測定した．次に，これらの吸着材を担持したハニカムロータを用いて，CO2分離回収実験に













材として選定した．13X-Ⅰhigh の SEM 写真より，セラミック繊維は吸着材に覆われ，13X がセ
ラミック繊維紙表面に均一に分散担持されている様子が確認できた．ただし，同じ種類の吸着材
であっても，ハニカム基材への担持状態や担持量が CO2吸着性能に影響する． 





Figure 3に選定した 4種類の CO2吸着材ハニカムロータにおける回収 CO2濃度と CO2回収率の
関係を示す．模擬原料ガス（吸着入口）CO2濃度 10%，吸着・冷却入口温度 25℃，再生入口温度 
 
Table 1 Prepared honeycomb cores and their CO2 




CO2 adsorption amount 










Silica gel 2.5 
 





180℃である．各プロットによって回収流量 Foutが異なる．回収 CO2濃度および CO2回収率の高
い順に 13X-Ⅰhigh，13X-Ⅰ，Na-LSX，Li-LSX-Ⅰとなった．13X-Ⅰhigh ロータでは，25℃，CO2
濃度 10％の模擬原料ガスから，回収率 22%で回収濃度は 90%に達した． 
Figure 4はここで検討対象とした 4つの CO2吸着材担持ハニカムロータの 25℃，CO2濃度 10%
における CO2吸着量と，180℃，CO2濃度 10－100 %における吸着量の差，すなわち有効 CO2吸着
量Δq と再生ガスの CO2濃度の関係である．Δq は CO2濃度の増加とともに減少傾向でありなが
ら，13X-I high のΔq は実験対象としたハニカムロータの中で最も大きく，最も良好な CO2分離
回収性能を示した．Δq が大きいものほど CO2分離回収性能が良いことから，本システムにおい
 
Figure 4 Relationship between the effective amount 
of adsorption Δq, which is the difference of 
amount of adsorbed CO2 at adsorption 
condition (25℃ , CO2 conc.=10%) and 
regeneration condition (180 ℃ , CO2 
conc.=10-100%), and CO2 concentration of 
regeneration gas 
 
Figure 5 Improved CO2 removal and recovery 
flow in this study 
 
Figure 2 Adsorption isotherms of CO2 onto the 
tested honeycomb adsorbent at 25℃ 
and 180℃ 
 
Figure 3 Relationship between CO2 recovery 




























脱着されやすくなり， CO2 吸着量が低下する．0℃DP においては，性能が著しく低下した．13
Ｘ型ゼオライトは水蒸気を強吸着するため，原料ガス中に水蒸気が多く含まれると CO2に対する

























Figure 6 Relationship between CO2 recovery 
concentration and recovery ratio at the 
different sets of regeneration inlet 
temperature and feed gas humidity (at 
feed gas 25℃) 
 
Figure 8 Relationship between CO2 recovery 
concentration and recovery ratio at 
different CO2 concentrations of feed 
gas 
 
Figure 7 Relationship between CO2 recovery 
concentration and recovery ratio at the 
different sets of adsorption inlet 
temperature and feed gas humidity (at 
regeneration temperature 180℃) 
 
Figure 9 Influence of feed gas temperature on the 
process performance under the same 
temperature difference between feed 
and regeneration inlet gas Δt=135oC 
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4．K2CO3 / Na2CO3担持ハニカムにおける低濃度CO2の周期的収着挙動 
 K2CO3 / Na2CO3担持ハニカムを用いた温度スイング操作（TSA）による低濃度 CO2除去につい
て検討した．K2CO3 / Na2CO3は安価かつ安全で，低温で水蒸気とともに CO2と反応（収着）し，





より，KHCO3 / NaHCO3が熱分解して，K2CO3 / Na2CO3担持ハニカムが得られる．次に，このハ
ニカムコアを Figure 10に示す TSA式周期的CO2収脱着実験装置に装着し，1000ppmの低濃度CO2
を空塔速度 2m/sで流したときの CO2収着挙動を調べ，CO2除去に適した炭酸塩を選定した．ハニ
カムロータを想定し，収着温度は 25℃，脱着温度は 80℃－140℃とした．室内環境を想定し，原
料ガスの CO2濃度は 1000ppm，絶対湿度（H2O濃度）は 5g/kg (DA)（≒8000ppm， 収着空気の相
対湿度≒ 25%RH，25℃）と 10g/kg (DA)（≒16000ppm，50%RH，25℃）の二通りとした．なお，















Figure 10 Cyclic thermal swing CO2 sorption / 
desorption test apparatus 




140℃における CO2 収着量の継時変化である．4 種類の炭酸塩担持ハニカムのうち， KHCO3 の
CO2収着性能が最も高く，1000ppmの CO2を最大 520ppm収着した．そこで，KHCO3をハニカム
ロータ化の対象炭酸塩として選定した．一方，K2CO3は最も CO2収着量が小さい．このことから，
同じ種類の金属炭酸塩でも，最初に炭酸塩 K2CO3 / Na2CO3を担持する場合と，炭酸水素塩 KHCO3 
/ NaHCO3を担持する場合とでは異なる挙動を示すことがわかる．KHCO3 / NaHCO3は加熱分解で



















Figure 12 Relationship between time and CO2 
sorption amount onto 
carbonate-alumina honeycomb core (at 
desorption temperature 140℃) 
Figure 13 Relationship between time and CO2 
sorption amount onto 
carbonate-alumina or carbonate-AC 






ナ担体では，分解に 300℃以上の高温が必要な KAl(CO3)(OH)2が生じることにもよる． 
ここで，CO2収着機構の解明を試みた．例えば，Figure 15は 3回目収着実験後（10g/kg (DA)）
の KHCO3担持ハニカムコアの XRDピークである．ただし，アルミナ担体は基材自身のピークに
より化合物の同定が難しいため，同様に調製した粉末試料を用いた．この結果から，炭酸塩によ
る CO2収着は単なる炭酸水素塩への転換反応（M2CO3 + H2O + CO2 ⇄ 2MHCO3，M=K，Na）では
なく，Eq. (1)－Eq. (3)に示すように 3段階の化学反応が生じると考えられる．K2CO3 / KHCO3担持
ハニカムの場合， 
K2CO3 + 1.5H2O ⇄ K2CO3･1.5H2O (1) 
2K2CO3･1.5H2O + CO2 ⇄ K4H2(CO3)3･1.5H2O + 0.5H2O (2) 
K4H2(CO3)3･1.5H2O + CO2 ⇄ 4KHCO3 + 0.5H2O (3) 
となる．Na2CO3 / NaHCO3担持ハニカムについても同様の反応が生じる．すなわち，まず炭酸塩
の水和反応が生じ，生じた水和物が CO2を収着して，中間生成物が生成する．さらに，その中間
生成物が CO2を収着して最終反応生成物である KHCO3 / NaHCO3が生成する．本実験条件は低濃 
 
Figure 14 Relationship between time and CO2 sorption amount onto KHCO3-Alumina or KHCO3-AC 
honeycomb core by repeating cycles of sorption and exposure to 25℃, 50%RH during 24h 
(at desorption temperature 120℃) 
 
 
Figure 15  XRD patterns for Alumina powder and AC honeycomb of KHCO3 / NaHCO3 
after third sorption with CO2 and H2O at 10g/kg (DA) 
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Figure 16に KHCO3担持アルミナ担体ハニカムロータにおけるロータ回転数と CO2除去量の関
係を示す（H2O 濃度 10g/kg(DA)）．なお，図中のプロット点はハニカムコアの CO2収着実験結果
から換算した収着量である（15rph 相当）．回転数が大きいほど，CO2除去性能が高く，75rph で







(1) 比較的高濃度の CO2の分離回収・濃縮 




(2) 低濃度の CO2除去 
 KHCO3 担持アルミナ担体ハニカムロータでは，1000ppm の模擬原料ガスから，CO2 濃度は
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Figure 16 Relationship between rotation speed and CO2 sorption amount of 
KHCO3-Alumina honeycomb rotor at 10g/kg(DA) 

